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초    록 
 
최근, 휴대용 전자장치의 성능이 향상되고 있으며 더욱 많은 기능이 
있는 전자기기들이 개발되고 있다. 그 중에서도 스마트 안경, 스마트 
시계, 피트니스 밴드와 같은 착용형 전자장치(wearable device)가 
회자되고 있다. 이러한 착용형 전자장치는 유연하고 신축성이 있는 직물 
형태로 발전되어가고 직물기반의 다양한 소자개발이 진행되고 있다.  
특히, 가볍고 기계적 강도가 우수하고 다양한 기능성 제어가 가능한 
그래핀섬유를 적용한 소자가 관심을 받고 있다.  
본 연구에서는 전기에너지 저장 목적의 그래핀섬유 기반의 
전극소재를 연구하였고, 그래핀의 복합비율과 제조공정에 따른 고성능의 
그래핀복합섬유 전극소재를 개발하였으며 이를 활용한 섬유형 
수퍼커패시터를 제작하였다. 본 연구의 주요 방향은 대량생산이 용이한 
제조법을 적용하여 직물형 전극소재의 핵심 성능인 인장강도, 공극밀도, 
전기전도도, 젖음성에 대한 최적의 성능을 구현한 것이다. 이를 위해 
습식방사에 의한 연속공정 기반의 그래핀섬유 제조를 하였고, 섬유의 
배향성, 밀도, 공극밀도를 그래핀산화물 크기 비율, 탄소나노튜브 
(CNT)를 함침으로 물성을 제어할 수 있음을 증명하였다. 이에 대한 
주요 연구결과에 대한 요약은 다음과 같다. 
i) 그래핀섬유의 기계적 강도를 향상하기 위해 그래핀산화물 
액정(GO-LC)을 초음파 처리를 한 수백 나노 크기의 
그래핀산화물(nGO)과 비율에 따라 섬유를 제작하였다. GO-LC 
사이의 공간을 nGO가 채워 섬유의 밀도를 향상하고, 이로 인하여 
기계적 강도가 가장 우수한 최적의 비율을 얻을 수 있다.  
ii) 그래핀섬유는 138°의 접촉각을 가지고 있어 소수성의 성질을 
가진다, 그러므로 수계 전해질을 사용할 때 젖음성이 낮다는 
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단점을 가지고 있다. 그래핀섬유의 접촉각은 젖음성이 낮게 되면 
전해질 내의 이온이 그래핀섬유 내의 기공으로 충분히 접근하지 
못하게 되어 에너지 저장 특성이 감소하게 된다. 또한, 
그래핀섬유는 취성의 성질을 가지고 있어 유연한 에너지 저장 
소자를 만드는데 어려움이 있다. 이러한 문제를 해결하기 위해서 
친수성의 고분자인 폴리비닐알코올(PVA)을 첨가하여 
그래핀복합섬유를 제작하였다.  
iii) 나노 크기 또는 마이크로 크기의 그래핀산화물 조각으로 섬유나 
박막을 제조할 경우, 그래핀 산화물 조각들이 밀집된 형태로 
재적층(restacking)이 발생한다. 이러한 문제를 해결하기 위해 
탄소나노 입자인 탄소나노튜브를 그래핀산화물 조각 사이에 
삽입하여 재적층을 방지하고 높은 비표면적을 유지하였다. 
iv) 밀도와 기계적 강도를 더욱 개선하기 위해 후처리 공정을 
진행하였다. 특정 온도의 증류수에서 연신을 하여 밀도를 
증가시키고 기계적 강도를 개선하였다. 이후 화학적 환원을 통하여 
전기전도도를 향상시켰으며 기계적 강도도 개선할 수 있다. 
v) 최적의 성능(인장강도: 552 MPa, 밀도: 1.4 g∙cm-3, 평균기공크기: 
4.85 nm, 전기전도도: 3400 S∙m-1. 에너지 밀도: 64 F∙g-1)을 
구현한 그래핀복합섬유를 전극소재에 이용하였다. 
그래핀복합섬유를 탄소 섬유에 spiral 형태로 감아 전극을 
제작하였다. 이렇게 만들어진 전극으로 전기 에너지 저장 특성을 
확인하였다.  
  
주요어 : 그래핀, 그래핀산화물, 그래핀섬유, 습식 방사, 수퍼커패시터 
학   번 : 2017-28228 
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제 1 장 서    론 
 
최근에 휴대용 전자장치의 성능이 향상되고 있으며 더욱 많은 
기능이 있는 전자기기들이 개발되고 있다. 그 중에서도 스마트 안경, 
스마트 시계, 피트니스 밴드와 같은 착용형 전자장치 (wearable 
device)가 회자되고 있다. 하지만 현재 생산되는 착용형 전자장치들의 
기능은 매우 제한되고, 여전히 소자의 대부분이 유연하지 않은 소재로 
이루어져 있다. 이에 따라, 열전도 특성, 전기 전도도, 유연성, 전기화학 
특성 등의 성능을 가진 스마트 직물 (smart textile)에 대한 연구가 
지속되고 있다. 스마트 직물 기반 전자소자의 가장 큰 특징은 기존의 
유연성 필름 소재와는 다르게 통기성을 가진다는 특성을 가지고, 이 
외에도 직물의 고유 특성인 보온성을 갖으므로 차기 웨어러블 소재로 
주목받고 있다. 이러한 스마트 직물은 다양한 무기질, 유기물, 또는 
복합체로 제조가 가능하고, 센서, 엑츄에이터, 에너지소자에 적용하는 
연구가 활발히 진행중이다.[1,2,3] 
2000년대에 들어서 탄소나노튜브(Carbon Nanotube, CNT)와 같은 
탄소 나노 소재가 다양한 기능성으로 인하여 차세대 소재로 보고되었고 
이로부터 스마트 직물을 제작하는 연구가 다양하게 진행되어 
왔다.[4,5,6,7,8] 특히 CNT의 탁월한 전기전도도(106 S∙m-1), 가벼운 
밀도(1.3 g∙cm-3), 우수한 기계적 강도(인장강도: 1.8 GPa, 영률: 80 
GPa)로 인해 CNT섬유는 기존의 탄소섬유를 능가할 뿐만 아니라 
탄소섬유로는 구현할 수 없는 기능을 보여준다.[9,10,11] 최근에는 탄소가 
2차원의 구조체로 되어 있는 그래핀을 섬유로 제조하려는 노력이 
진행되었고, 성능을 개선시키는 연구가 활발히 진행되어 
왔다.[12,13,14,15,16] 그래핀은 CNT와 유사한 전기전도도(6.08 ×105 S∙m-
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1), 가벼운 밀도(2.267 g∙cm-3), 우수한 기계적 강도(인장강도: 12 GPa, 
영률: 2.4 TPa)를 나타내고 있을 뿐만 아니라 산화된 그래핀인 
그래핀산화물(Graphene Oxide, GO)은 환원공정에 따라 전기전도도를 
제어할 수 있고, 비표면적(2630 m2∙g-1)이 CNT(250~350 m2∙g-1)에 
비해 우수하여 에너지저장소자의 전극 물질로 주목받아왔다.[17,18,19,20] 
특히 주목해야할 부분은 GO가 특정 조건에 따라 매우 우수한 액정성을 
갖고, 이러한 액정특성을 기반으로 간단하게 액정방사를 통해 
그래핀섬유를 제조할 수 있는 특징을 가지고 있다.[15,16] 이러한 
그래핀섬유는 CNT섬유과 비교하여 상온에서 약산성 또는 약염기의 
유해성이 낮은 수용액에서 섬유방사가 가능하므로 친환경 제조가 
가능하고 비용적으로 유리한 점이 많다. 따라서 그래핀섬유는 
CNT섬유의 강력한 대안으로 보고되고 있고 CNT섬유와 유사하게 
다양한 응용소자를 구현하는 연구가 수행되고 있다.[21,22,23,24,25] 
한편, 나노 크기 또는 마이크로 크기의 그래핀산화물 조각으로 
섬유나 박막을 제조할 경우, 그래핀산화물 조각들이 밀집된 형태로 
재적층(restacking)이 발생한다. 이러한 현상은 그래핀산화물의 높은 
비표면적을 급격히 감소시키는 현상이므로 억제하기 위한 노력이 
있어왔다.[26,27,28,29,30] 대표적인 방법으로 0차원 또는 1차원 나노입자를 
그래핀산화물 조각 사이에 삽입하여 인위적으로 재적층을 방지하여 높은 
비표면적을 유지하는 결과가 보고되어 왔다.[31,32,33] 이러한 비표면적의 
제어는 에너지저장소자의 전극소재로써 가장 중요한 특성이므로 재적층 
현상을 제어하는 것은 그래핀섬유 기반의 에너지저장소자의 성능을 
높이는데 핵심적 역할을 한다. 그래핀섬유는 중력에 의해 또는 압력의 
차이에 의해 제조하는 그래핀박막에 비해 제조공정의 상이성에 의해 
공극밀도(porous density)와 재적층 제어가 어려운 것으로 알려져 있다. 
이러한 어려움은 그래핀섬유로 제작된 에너지저장소자의 에너지밀도가 
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박막에 비해 낮게 형성되는 결과를 보여준다. 
에너지저장소자의 전극소재로써 중요한 다른 요소는 전극의 
젖음성(wettability)이다. 수계 전해질 또는 하이드로겔(hydrogel) 
전해질을 적용한 소자의 경우, 전해질내의 이온을 전극내 미세기공에 
최대한 저장하기 위해 기공구조가 친수성(hydrophilicity)을 갖는 것이 
중요하다. 그래핀 또는 환원된 그래핀산화물은 소수성을 갖는 경향을 




















제 2 장 연구의 배경 
 
제 1 절 탄소 기반 섬유 
 
탄소 기반의 섬유에는 대표적으로 셀룰로오스, 폴리아크릴로니트릴, 
석유계 피치와 같은 물질을 전구체로 하여 안정화 과정과 탄화 과정을 
통하여 섬유를 제작하는 탄소섬유[37]가 있으며 탄소나노튜브(CNT)를 
이용하여 얻어지는 CNT섬유, 그래핀을 이용하여 얻어지는 
그래핀섬유가 있다. 기존의 탄소 섬유는 기계적 강도와 전기 전도도는 
매우 우수하지만 미세 공극이 없기 때문에 에너지 저장 소자로 사용이 
어려운 점이 특징이다. 탄소섬유를 이용하여 에너지 저장 소자로 
사용하기 위해서는 활성화 방법을 통하여 미세 공극을 형성하여야 
하는데, 이 활성화 과정을 거치게 되면 탄소 섬유의 강도가 감소하게 
되며, 유연성이 떨어진다는 단점을 가지고 있다.[38] 그러므로 탄소 나노 
물질인 CNT나 그래핀을 이용하여 섬유를 제작하는 연구가 진행되고 
있다. CNT 섬유나 그래핀섬유의 경우 탄소 섬유보다는 기계적 강도나 
전기 전도도는 낮지만 미세 공극을 가지고 있어 에너지 저장 소자로 
사용할 수 있다. 그 중에서도 그래핀섬유가 가지는 특징으로는 
전기전도도의 조절이 가능하다는 것과 공극밀도의 조절이 가능하다는 
점이다. 특히. 공극밀도의 조절을 통하여 수퍼커패시터의 성능을 








그림 1. 탄소 기반 섬유의 종류 
 
 
표 1. 탄소 기반 섬유의 특성 비교 
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제 2 절 그래핀산화물 액정 
 
그래핀산화물 액정은 그래핀산화물 입자의 형태와 크기 및 용액의 
농도, 점성도에 따라 준결정성이 나타나게 되며 isotropic-nematic 
상전이를 통해 액정을 형성한다. 이러한 인자들은 복합적으로 영향을 
주기 때문에 명확한 nematic 상을 지닌 그래핀산화물 액정을 얻기 
위해서는 입자의 크기 및 농도 제어가 요구된다. 
얇은 판상형 물질의 isotropic-nematic 상전이는 이론적으로 특성 
형상비 이상에서 발생하게 된다.[39,40] 이온 세기와 pH는 그래핀산화물 
액정의 안정화에 큰 영향을 끼친다. 카르복시기 등의 작용기가 있다면 
정전기적 반발력이 증가하여 그래핀산화물 액정의 안정화에 중요한 
역할을 한다. 따라서 이온 세기를 증가시키거나 pH를 낮춰 입자간 
반발력을 감소시키면 그래핀산화물 입자 간의 응집이 발생한다. 이러한 
인위적인 불안정화는 그래핀산화물 액정으로부터 섬유를 제조할 때 습식 
방사 과정에서 적용될 수 있다.[12,41] 
그래핀산화물 액정은 그래핀을 화학적으로 합성할 때 입자가 
물리적으로 파쇄되어 그래핀산화물 입자의 형상비가 줄어드는 현상을 
최소화하여야 한다. 화학적 합성 중 입자의 크기를 유지하기 위해서는 
흑연의 입자 크기, 반응 환경, 분산 방법 등을 고려해야 한다. 흑연 
입자는 산화 과정에서 박리가 일어나게 되므로 물리적 파괴가 일어날 
수밖에 없다. 하지만 처음 반응을 시작하는 흑연의 입자 크기가 크다면 
화학적 반응으로 만들어진 그래핀산화물 액정의 크기는 증가할 확률이 
높다. 그러므로 입자가 큰 흑연을 시작 물질로 하는 것이 그래핀산화물 
액정 형성에 중요한 역할을 한다.  
그래핀산화물 합성에서 반응의 환경이 중요하다. 그래핀산화물은 
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일반적으로 Hummer’s method를 통하여 합성되는데 흑연 입자를 매우 
강한 산화제를 통하여 산화하게 된다. 산화 과정에서 발생하는 용해열, 
박리 과정에서 발생하는 결함, 중화 과정에서 물과 황산과의 반응으로 
인한 발열 등이 모두 그래핀산화물 액정에 영향을 끼치게 된다. 과거 
다양한 논문에서는 그래핀산화물 용액을 제작하는 과정에서 초음파 
처리하였다. 하지만 초음파 처리는 그래핀산화물 입자를 파괴하여 
입자의 크기를 감소시키는 현상이 확인되었다. 특히, 1 시간 동안 
초음파 처리를 한 그래핀산화물 용액은 평균 직경이 수백 나노미터로 


































제 3 절 그래핀산화물 액정 섬유 
 
습식 방사 원리 
 
습식 방사는 일반적으로는 고분자를 분산이 되는 용매에 분산시켜 
방사 원액을 만들고 응고액 내에서 방사하여 고분자를 응고시켜 섬유로 
제작하는 방법이다. 하지만 그래핀산화물 액정 용액 역시 습식 방사를 
이용하여 섬유를 제작할 수 있다는 것이 보고되었다.[12,15,16] 
그래핀산화물이 응고액으로 방사되면 노즐을 거치면서 모세관 압이 
발생하고 이는 그래핀산화물 입자를 전단 방향으로 정렬시킨다. 정렬된 
그래핀산화물 입자는 응고용액과 만나 용매 치환이 일어나게 되고, 
그래핀산화물 액정 용액 속으로 응고액이 침투하여 그래핀산화물의 
부분적인 음전하가 상쇄되고 입자간의 반발력이 감소하여 섬유 형태로 
응고가 되게 된다.[15,16] 
습식 방사를 통하여 그래핀산화물 액정 섬유를 제작함에 있어서 
그래핀산화물 입자의 크기, 용액의 농도, 노즐의 직경, 응고 용액 등이 
주요 인자이다. 그래핀산화물 입자의 크기에 따라 액정의 유무가 
결정되는데 그래핀산화물 입자의 크기가 작아 액정상을 띄지 않는다면 
그래핀산화물 입자의 정렬이 일어나지 않아 섬유가 형성이 되지 않는다.  
용액의 농도 역시 섬유를 형성하는데 중요한 인자이다. 용액의 
농도가 0.25 mg∙mL-1 부터 nematic 상이 나타나는 것이 
확인되었다.[12]  0.25 mg∙mL-1 이하의 isotropic 상이 보이는 
농도에서는 섬유가 방사되지 않고 퍼져버리는 결과를 보였다. 
0.25~0.75 mg∙mL-1 에서는 isotropic-nematic 상이 공존하는 특성을 
보였으며 그래핀산화물 액정 섬유가 부분적으로 만들어진다. 0.75 
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mg∙mL-1 이상부터는 전체적으로 nematic 상을 보이며 이 때부터 
연속적인 그래핀산화물 액정 섬유가 방사가 가능하다.  
노즐의 직경은 그래핀산화물 액정 섬유의 구조에 영향을 미친다. 
노즐의 직경이 클수록 섬유의 두께는 두꺼워지며 전단 속도에도 영향을 
준다. 또한 그래핀산화물 입자들의 정렬도가 감소하며 용매 치환이 덜 
일어나게 되어 기계적 강도가 감소하게 된다. 반면, 노즐의 직경이 
작다면, 그래핀산화물 입자가 정렬이 더 잘되고 용매 치환도 충분히 
일어나기 때문에 기계적 강도가 증가하게 된다. 그래핀산화물 액정 
섬유를 제작함에 있어서 34~21 G (0.08~0.51 mm의 노즐의 직경) 
크기의 노즐이 다양하게 적용될 수 있음이 보고되었다.[42] 
습식 방사에서 응고 용액 또한 그래핀섬유의 특성을 결정하는데 
중요한 인자이다. 그래핀산화물 액정 용액은 입자들이 음전하로 대전된 
상태로 물에 안정적으로 분산되어 있다. 섬유를 제조하기 위해서는 
안정적으로 분산되어 있는 그래핀산화물 입자를 응고시켜야 한다. 
그래핀산화물 입자를 응고시키는 방법은 산이나 염기, 염을 사용하여 
그래핀산화물 입자의 표면 전하를 감소시켜 응고시키는 방법, 금속 
이온을 통하여 교차 결합을 이용한 응집, 동결 건조 방법 등이 있다. 
이러한 방법 중에서 그래핀산화물 액정 섬유를 제작할 때 응고 물질로 
사용하는 물질은 CaCl2, NaOH, KOH, NaCl, H2SO4, HCl 등의 이온 
물질과 CTAB(cetyltrimethylammonium bromide)와 같은 고분자 물질, 






















환원된 그래핀산화물 액정 섬유 제조 
 
그래핀산화물로부터 그래핀의 특성을 회복하기 위해서는 
그래핀산화물 내에 존재하는 산소 작용기들의 환원이 요구된다. 산소 
작용기를 제거하게 되면 탄소-탄소 이중결합 구조가 회복되며, 환원된 
그래핀산화물은 전기적 특성과 기계적 강도 역시 회복된다.[43,44]  
그래핀산화물의 환원 정도를 확인하는 방법은 XPS 분석을 통한 
탄소-산소 조성비, 라만 분광법을 이용한 D band와 G band의 강도 
비율, 전기 전도도 비교가 있다. 그래핀산화물은 보통 2~4의 탄소-산소 
조성비를 가지지만 환원된 그래핀산화물은 12 이상의 탄소-산소 
조성비를 가진다.[45,46,47] 
그래핀산화물을 환원하는 방법은 열적 환원과 화학적 환원으로 크게 
2가지로 분류되며 2가지 방법을 차례로 환원하는 방법도 존재한다. 
열적 환원으로는 온도에 따라 탄소-산소 조성비가 달라지게 되는데 
500 ℃ 이하에서는 7 이하의 탄소-산소 조성비를 가지며 750 ℃ 
에서는 약 13의 탄소-산소 조성비를 가지게 된다.  
화학적 환원은 가장 널리 쓰이는 환원법으로, 대표적인 환원제로는 
수소화붕소나트륨 (NaBH4), 아스코르브산, 하이드라진 (N2H4), 
요오드화수소산 (HI)가 있다. 수소화붕소나트륨은 수용액에서 빠르게 
분해가 일어나 지속시간이 짧고 수소의 손실이 높아 그래핀산화물의 
환원에는 부적합하다. 또한 전기전도도는 82 S∙m-1의 낮은 값을 
가진다고 보고되고 있다.[48,49] 아스코르브산은 친환경적이고 저렴하지만 
환원특성이 약해 환원 효율이 낮은 편이다.[50] 아스코르브산으로 환원을 
한 그래핀산화물의 전기전도도는 800 S∙m-1의 값을 가진다. 
하이드라진은 강력한 환원제로 하이드라진으로 환원을 한 
그래핀산화물의 전기전도도는 2,420 S∙m-1의 높은 전기전도도를 가진다. 
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하지만 하이드라진은 독성이 강하고 반응 후에 질소 성분이 남아있다는 
것이 확인되었다.[51] 또한 반응 과정 중에 격렬하게 발행하는 가스가 
그래핀산화물의 물리적 파괴를 일으킨다는 단점을 가지고 있다. 
요오드화수소산은 환원 능력이 뛰어나고 요오드화수소산으로 환원한 
그래핀산화물의 전기전도도는 29,800 S∙m-1의 높은 전기전도도를 
가진다.[52] 할로겐 산은 친전자성 첨가 반응, 친핵성 치환 반응을 
통하여 환원이 이루어지는데 특히 요오드화수소산은 할로겐 산 중에서도 
친핵성이 가장 강하여 환원성이 가장 우수하다. 또한 아세트산과 
혼합하여 사용할 경우, 촉매와 반응을 통해 활성화 에너지를 낮춰 




































제 4 절 직물형 수퍼커패시터 
 
직물형 수퍼커패시터는 기존의 일반적인 수퍼커패시터와 달리 
착용형 전자장치에 이용이 가능하다. 그러므로 일반적인 
수퍼커패시터와는 구조적으로 차이가 있어야 한다. 착용형 전자장치에 
사용이 가능하려면 통기성이 있어야 하며, 유연해야 하고 기계적 강도도 
확보가 되어야 한다. 이러한 조건에 부합하는 수퍼커패시터는 섬유 
형태의 수퍼커패시터를 제작하여 이를 직물 형태로 직조하여야 한다. 
현재 직물형 수퍼커패시터는 금속선에 활물질을 코팅하여 섬유 형태의 
수퍼커패시터를 제작 후 직물로 직조하는 경우[54,55]와 면 직물에 전도성 
물질을 코팅하고 활물질을 추가로 코팅하여 전극을 형성하는 경우가 
대부분이다.[56,57] 하지만 금속선을 사용하게 되면 금속에 무게에 의해 
비정전용량이 감소하게 되고, 면 직물은 수퍼커패시터 전극의 강도에만 
영향을 주고 에너지 저장에 있어 영향을 끼치지 않기 때문에 
비정전용량의 값은 작은 것이 단점이다. 그래핀 액정 섬유 기반의 
수퍼커패시터는 그래핀 액정 섬유가 강도는 물론 전기 에너지 저장에도 
역할을 하기 때문에 비정전용량의 값이 다른 형태로 제작된 직물형 
수퍼커패시터보다 높다. 
그래핀 액정 섬유를 기반으로 하는 수퍼커패시터는 그래핀 액정 
섬유의 기계적 강도를 향상시켜야 하며 전기적 특성도 증가시켜야 한다. 
그래핀 액정 섬유의 기계적 강도를 향상시키려면 그래핀 액정 섬유를 
밀도 있게 제작하여야 하며 섬유의 정렬이 잘 되어야 한다. 그래핀 액정 
섬유를 제작함에 있어서 액정성을 띄고 있는 입자의 크기가 큰 
그래핀산화물과 입자의 크기가 작은 그래핀산화물을 특정 비율로 섞어 
그래핀산화물 섬유의 기계적 강도를 개선한 연구가 보고되었다.[58]  
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그래핀의 전기화학적 특성을 증가시키려면 전기전도도가 
우수하면서도 전해질에 젖음성이 높아야 한다. 그래핀은 소수성인 
물질이므로 수계 전해질에는 젖음성이 낮다는 단점을 가지고 있다. 
따라서, 순수한 그래핀만으로 구성된 전극소재는 낮은 비정전용량을 
가지게 된다. 그러므로 그래핀섬유에 젖음성이 좋은 물질을 첨가하여야 
한다. 대표적으로 폴리비닐알코올과 같은 고분자를 혼합하여 섬유를 
제조하여 수퍼커패시터로 이용한 사례가 보고되었다.[36] 하지만 전도성 
고분자가 아닌 고분자를 혼합하게 되면 그래핀섬유의 저항은 증가하게 
되고 이것 또한 비정전용량을 낮추는 원인이 된다. 그러므로 최적 
비율의 고분자가 포함되어야 한다. 
이온의 접근성은 그래핀 기반의 수퍼커패시터에서 나타나는 
공통적인 해결 과제이다. 그래핀산화물에서 환원된 그래핀산화물이 되는 
과정에서 필연적으로 그래핀산화물 조각 사이에 재적층이 일어나기 
때문이다. 재적층이 일어나게 되면 재적층이 일어난 곳 사이에는 
전해질이 침투하지 못해 실제로 이온이 움직일 수 있는 공간이 감소하게 
되고, 이는 정전용량의 감소의 원인이 된다. 이를 해결하기 위해 많은 
연구가 보고되었는데 그 중에서도 나노 크기의 물질을 혼합하여 
그래핀과 그래핀 판 사이에서 재적층이 일어나지 않도록 하는 연구가 
보고되었다.[31,32,33] 탄소나노튜브는 그래핀과 그래핀 사이의 재적층을 
방지할 뿐만 아니라 전기전도도에서도 장점을 가지고 있는 나노 
물질이다. 또한 탄소나노튜브를 첨가하였을 때 메소 세공(mesopore)가 
증가하는 것을 알 수 있다. 메소 세공이란 2 nm부터 50 nm의 기공의 






제 3 장 실험 방법 
 
제 1 절 그래핀산화물 액정 제조 
 
그래핀산화물 액정 합성 
 
그래핀산화물 액정 용액은 다음과 같이 제작하였다.  천연 흑연 
(natural graphite, 10 g)을 진한 황산 (98% sulfuric acid, 150 mL) 및 
발연 질산 (fuming nitric acid 78%, 50 mL) 혼합 용액에 넣고 24시간 
동안 혼합하였다. 얼음 욕조를 설치한 뒤 증류수 1.7 L를 천천히 
첨가하여 희석하고 밤새 방치하였다. 감압여과를 통하여 산처리된 흑연 
(acid-treated graphite)을 수득하고 중성에 도달할 때까지 증류수를 
이용하여 세척 후 60 ℃에서 12 시간 동안 건조시켰다. 건조가 완료된 
산처리된 흑연은 마이크로웨이브 오븐에서 5 초간 열처리하여 팽창된 
흑연 (expanded graphite)을 수득하였다. 팽창된 흑연은 전산화 과정 
(pre-oxidation)을 거쳤다. 진한 황산 (98 %, 200 mL)에 K2S2O8 
(potassium persulate, 2.1 g) 과 P2O5 (phosphorous pentoxide, 3.1 
g)을 첨가하고 팽창된 흑연 (2 g)과 함께 80 ℃에서 5 시간 동안 
가열시켰다. 용액을 식힌 뒤 얼음 욕조를 설치한 상태로 증류수를 2 L를 
첨가하여 희석하고, 감압 여과를 통해 전산화된 흑연 (pre-oxidized 
graphite)을 수득하였다. 중성에 도달할 때까지 증류수를 이용하여 세척 
후 60 ℃에서 12 시간 동안 건조시켰다. 건조된 전산화된 흑연을 
Hummer’s method를 이용하여 그래핀산화물 용액을 제조하였다. 진한 
황산 (98 %, 200 mL)에 전산화된 흑연 (4 g)을 넣고 24 시간 동안 
혼합하였다. 산화제인 KMnO4 (potassium permanganate, 15 g)를 
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첨가한 뒤 24 시간 동안 혼합 후, 얼음 욕조를 설치한 상태로 증류수 
1.7 L를 매우 천천히 첨가하여 용액의 온도가 40 ℃ 이하가 되도록 
유지하였다. H2O2 (30% hydrogen peroxide, 20 mL)를 실린지 펌프를 
이용하여 400 μL∙min-1의 속도로 주입하였다. 염산 (35% 
hydrochloric acid, 400 mL)을 첨가한 후 밤새 교반하였다. 교반을 
멈춘 후 용액은 투명한 상층액과 갈색의 하층액으로 분리되는데, 투명한 
상층액을 제거하고 하층액만 모아 원심분리기를 통하여 중성화를 
진행한다. 15,000 RPM으로 20 분간 원심분리하여 상층액을 제거하고 
증류수를 첨가하여 재분산하는 과정을 5회 반복하여 중성의 































그래핀산화물 특성 평가 
 
그래핀산화물 액정 용액의 액정 특성을 확인하기 위해 교차 편광 
광학 현미경 이미지, 주사전자현미경 이미지를 촬영하였다. 또한 
그래핀산화물 입자의 크기를 주사전자현미경 이미지로 측정하였다. 교차 
편광 광학 현미경 이미지는 다음과 같은 과정으로 촬영하였다. 
그래핀산화물 액정 용액을 1 mg∙mL-1로 희석한 후에 희석된 용액을 
각각 초음파 처리를 하여 각각 1, 10, 30, 60 분 처리하였다. 초음파 
처리한 용액은 각각 1 mL씩 수득하여 큐벳에 옮긴 후에 촬영하였다. 
그래핀산화물 입자 분포도 확인을 위해 주사전자현미경을 
이용하였다. 주사전자현미경의 이미지 측정을 위해 다음과 같은 
과정으로 샘플을 준비하였다. 실리콘 웨이퍼를 1×1 cm2으로 잘라 
증류수와 아세톤으로 깨끗이 세척한 뒤, 플라즈마 클리너에 넣고 건조된 
공기를 1 torr로 주입하면서 18 W로 25 초간 플라즈마 처리하였다. 
표면 처리된 웨이퍼를 페트리디쉬에 넣고 실란화 용액에 30 분 동안 
침지하였다. 실란화 용액은 APTES(3-aminopropyl trimethoxy 
silane)와 아세트산과 메탄올이 각각 3 : 5 : 100의 부피비로 되도록 
제작하였다.[59] 실란화 처리된 웨이퍼를 꺼내어 증류수에 세척한 뒤, 10 
μg∙mL-1로 희석된 그래핀산화물 용액에 30 분 동안 침지하였다. 
그래핀산화물이 표면에 안착된 웨이퍼는 흐르는 증류수에 가볍게 세척한 





























제 2 절 그래핀산화물 섬유 제작 
 
그래핀산화물 섬유 제작 
 
그래핀산화물 액정 섬유는 정흐름 방법 (co-flow method)를 
통하여 제작하였다. 20 mg∙mL-1의 그래핀산화물 액정 용액을 주사기에 
채운 뒤 실린지 펌프에 설치하였다. 이 때, 노즐은 24 G (내경 0.30 
mm)를 사용하였다. 그리고 응고 용액으로 사용되는 CTAB 0.5 
mg∙mL-1이 들어있는 용기를 회전판의 중심에 설치하였다. 실린지와 
노즐은 응고 용기에 수직으로 향하였고 노즐 끝은 수평하게 구부렸다. 
그래핀산화물 액정 용액을 400 μL∙min-1의 속도로 주입하였으며 
회전판의 속도는 30 rpm으로 하였다. 겔 상태의 그래핀산화물 섬유는 5 
분 동안 응고 용액에 방치하였고 섬유를 수득하여 증류수에서 세척한 뒤 



























탄소나노튜브(CNT)에 초음파를 60 분간 처리한 수백 나노 크기의 
그래핀산화물(nGO)을 혼합한 후에 다시 초음파 처리를 통하여 
탄소나노튜브를 분산시킨다. 이 때, 분산된 CNT-nGO 용액의 농도는 
10 mg∙mL-1로 제작한다. 분산된 CNT-nGO 용액을 그래핀산화물 액정 
용액 10 mg∙mL-1과 특정 비율로 혼합하여 그래핀복합섬유를 제작할 
용액을 만든다. 그래핀복합섬유는 폴리비닐알코올 8 wt% 용액에 
방사하여 그래핀복합섬유를 제작한다.[60,61] 응고 용액으로 사용되는 
폴리비닐알코올의 제작 방법은 폴리비닐알코올의 유리전이온도는 85 ℃ 
이므로 항온 순환 수조를 이용하여 85 ℃를 유지한 상태로 기계적 
교반장치를 이용하여 증류수에 녹인다. 만들어진 그래핀복합섬유는 응고 
용액에서 30 분 동안 침지시킨 후에 증류수에서 충분히 세척하고, 
세척이 끝난 섬유는 양 끝을 고정한 상태로 상온에서 건조하여 
그래핀복합섬유를 제작하였다. 이렇게 만들어진 그래핀복합섬유는 GO-
LC, nGO, CNT, PVA로 구성되어 있다. GO-LC는 기계적 강도와 전기 
전도도, 에너지 저장 특성에 영향을 주며, nGO는 기계적 강도와 CNT를 
분산시키는 역할을 하게 된다. CNT는 그래핀 판들의 재적층을 방지하는 









만들어진 그래핀복합섬유의 기계적 강도와 전기 전도도를 
향상시키기 위하여 후처리 공정을 처리하였다. 그래핀복합섬유를 
증류수에 침지시킨 후에 연신을 진행하였다. 증류수의 온도는 각각 0 ℃ 
~90 ℃까지 다양하게 설정하였고, 연신은 GO-LC의 비율에 따라 각각 
다르게 연신을 하였다. 연신 공정을 진행한 후에 환원 공정을 통하여 
전기전도도를 개선하였다. 요오드화수소산과 아세트산의 혼합액에 
침지한 후에 60 ℃에서 24 시간 동안 환원하였다. 요오드화수소산과 
아세트산의 비율은 8 : 150의 환원제를 사용하였다. 환원된 
그래핀복합섬유는 증류수과 에탄올에서 반복적으로 세척을 하여 
잔류하고 있는 요오드화수소산과 아세트산의 혼합액을 제거하고, 세척이 
끝난 섬유는 양 끝을 고정한 상태로 상온에서 건조하여 환원된 













제 5 절 그래핀복합섬유 기반 수퍼커패시터 제작 
 
만들어진 그래핀복합섬유를 이용하여 탄소 섬유를 집전체로 하여 
수퍼커패시터를 제작하였다. 집전체를 고정시킨 후에 만들어진 
그래핀복합섬유를 나선형 모양으로 집전체를 감싸 올라가며 전극을 












제 4 장 결과 및 논의 
 
제 1 절 그래핀산화물 액정 특성 
 
그래핀산화물 입자의 크기 분포에 따른 액정 특성을 비교하기 위해 
그래핀산화물 용액을 시간 별로 초음파 처리하여 교차 편광 이미지를 
촬영하였다. 초음파 분산은 그래핀산화물 입자를 물리적으로 파쇄하여 
입자 크기를 감소시킨다. 따라서 초음파 분산의 강도와 시간을 조절하면 
그래핀산화물 입자 크기를 제어할 수 있다. 초음파 처리를 하지 않은 
대조군 그래핀산화물 용액 (0 분)을 포함하여 초음파 처리를 각각 1 분, 
10 분, 30 분, 60 분 처리한 그래핀산화물 용액을 준비하여 교차 편광 
이미지를 확인하였다. 그 결과 액정상의 뚜렷한 변화를 확인할 수 있다. 
초음파 처리를 하지 않은 그래핀산화물의 경우 매우 선명한 액정 특성을 
확인할 수 있다. 하지만 초음파 처리 시간이 길어짐에 따라 
그래핀산화물 입자의 크기가 감소하여 nematic 상이 감소하게 된다. 
초음파 처리 시간이 30 분 이상에서는 isotropic한 특성을 보여주고 
있다. 이는 그래핀산화물 입자의 형상비가 증가할수록 임계 농도가 
낮아지고 nematic 상을 보인다는 사실과 잘 일치한다.  
주사전자현미경 이미지를 통하여 초음파 처리 시간에 따른 
그래핀산화물의 입자 크기 별로 확인하였다. 주사전자현미경 이미지 
상에서도 전체적인 입자 크기의 변화를 알 수 있으며, 초음파 60 분 
처리된 경우 그래핀산화물 입자의 크기가 수백 나노 크기인 것을 알 수 
있다. 입자 크기의 분산도와 교차 편광 이미지를 통하여 nematic 상에 
























제 2 절 고강도의 그래핀섬유 
 
그래핀산화물 액정과 초음파를 처리하여 얻은 입자의 크기가 작은 
그래핀산화물을 혼합하여 그래핀섬유를 방사하면 기계적 강도가 
증가하는 것이 보고되었다.[58] 그래서 다음과 같은 실험을 진행하였다. 
그래핀산화물 액정 용액(GO-LC)과 초음파 처리를 한 수백 나노 
크기의 그래핀산화물 (nGO) 용액의 농도는 10 mg∙mL-1의 농도로 
제작한다. 용액을 비율 별로 섞은 후에 CTAB 0.5 mg∙mL-1을 응고 
용액으로 사용하여 섬유를 제작하였다. 섬유를 제작하여 기계적 강도를 
측정하였다. 기계적 강도는 기존의 연구의 결과와 동일하게 30 %의 
nGO가 혼합되어 있을 때 가장 우수한 강도를 가지는 것을 확인할 수 
있다. 이는 nGO 입자들이 GO_LC 사이에 위치하게 되어 강도가 증가한 
것으로 예상할 수 있다. 하지만, nGO의 양이 30 % 이상이 되면 
그래핀산화물의 평균 입자 크기가 감소하게 되어 crack point가 
증가하게 되어 기계적 강도가 감소한 것으로 예상할 수 있다. 또한 비율 
별로 만들어진 섬유의 밀도를 측정하였다. 밀도는 nGO의 양이 증가함에 
따라 증가하는 경향을 보였으며 점차 포화되는 것을 알 수 있다. 이를 
통하여 nGO가 일정 비율 이상에서는 더 이상 compactness에는 기여를 
못 한다는 것을 알 수 있다. 섬유의 단면을 전자주사현미경 이미지로 
확인하였을 때, nGO의 비율이 증가하여도 큰 차이가 없는 것을 알 수 






















제 3 절 CNT/nGO/PVA 복합섬유 
 
그래핀 판들의 재적층을 방지하기 위해 탄소나노튜브를 첨가하여 
섬유를 제작하였다. 탄소나노튜브 (CNT)에 초음파를 60 분간 처리한 
수백 나노 크기의 그래핀산화물 (nGO)을 혼합한 후에 다시 초음파 
처리를 통하여 CNT를 분산시킨다. 이 때, 분산된 CNT/nGO 용액의 
농도는 10 mg∙mL-1로 한다. CNT/nGO 용액은 폴리비닐알코올 (PVA) 
8 wt% 용액에 방사하여 CNT/nGO/PVA 복합섬유를 제작한다. 이렇게 
섬유를 방사하게 되면 만들어지는 섬유 내에 PVA가 다량 함유된다는 
특징을 가지고 있다. CNT와 nGO를 1 : 1의 비율의 섬유가 가장 기계적 
강도가 우수하기 때문에 같은 비율의 섬유를 제조하였다.[61] 
CNT/nGO/PVA 복합섬유를 제작한 후에 각각 온도가 다른 증류수에 
침지하고 섬유를 연신하는 방법을 이용하여 기계적 강도를 개선하는 
실험을 진행하였다. 증류수에 PVA가 포함된 섬유를 침지시키게 되면 
섬유 내의 PVA에 의하여 섬유가 젖게 되고, 그 상태에서 연신을 하게 
되면 끊어지지 않게 되어 섬유의 밀도가 증가하고 기계적 강도가 
증가하게 된다. 하지만 증류수의 온도가 70 ℃ 이상이 되면 섬유 내의 
PVA의 함량의 감소에 따라 배향성이 무너지고 기계적 강도가 급격히 
감소되는 것으로 추정할 수 있다. 섬유의 단면을 전자주사현미경 
이미지로 확인하였을 때, 연신 온도가 증가함에 따라 CNT/nGO/PVA 
복합섬유의 두께가 감소하는 것을 알 수 있다. 이를 통하여 섬유의 
밀도가 증가했다는 것을 간접적으로 알 수 있다. 또한 전자주사현미경 
이미지 상에서 CNT와 nGO가 균일하게 혼합되어 있다는 것도 확인할 





그림 11. 연신 온도에 따른 CNT/nGO/PVA 복합섬유의 기계적 




그림 12. CNT/nGO/PVA 복합섬유의 연신 온도에 따른 SEM 이미지 
 




탄소나노튜브 (CNT)에 초음파를 60 분간 처리한 수백 나노 크기의 
그래핀산화물 (nGO)을 혼합한 용액에 그래핀산화물 액정 (GO-LC)을 
특정 비율로 혼합하여 기계적 강도를 개선시키려 하였다. 
CNT/nGO/PVA 복합섬유와 마찬가지로 PVA 8 wt% 용액에 방사하여 
GO-LC/CNT/nGO/PVA 복합섬유를 제작하였다. 이렇게 만들어진 
그래핀복합섬유는 GO-LC, nGO, CNT, PVA로 구성되어 있다. GO –LC 
햠량이 증가함에 따라 연신율은 감소하고 기계적 강도는 증가하게 된다. 
즉, GO-LC의 비율이 증가함에 따라 점점 GO-LC 섬유의 특성과 
유사해지는 것을 알 수 있다. 또한 기존의 결과와 같이 GO-LC와 















제 5 절 후처리 공정 
 
기계적 강도와 밀도가 가장 높은 조성비를 토대로 하여 
그래핀복합섬유를 이용하여 후처리 공정을 진행하였다. 2 가지의 후처리 
공정을 진행했는데, 첫번째 공정은 증류수에서 침지한 상태로 연신을 
하는 공정이고, 두번째 공정은 화학적 환원 공정이다. 화학적 환원 
공정은 기존의 방법과 같이 요오드화수소산과 아세트산의 혼합액에 
침지한 후에 60 ℃에서 24 시간 동안 환원하였다. 요오드화수소산과 
아세트산의 비율은 8 : 150으로 혼합하여 사용하였다. 첫번째 공정 이후 
기계적 강도를 비교하면, 기존의 CNT/nGO/PVA 섬유와 유사하게 
온도가 70 ℃ 이상이 되면 섬유 내의 PVA의 함량의 감소에 따라 
배향성이 무너지고 기계적 강도가 급격히 감소되는 것을 알 수 있다. 
또한 연신 온도가 증가함에 따라 전기 전도도는 증가하게 되는데 이는 
섬유 내의 PVA 함량이 감소하게 되고 정렬도가 증가하여 전기전도도가 
증가한 것으로 생각할 수 있다. 이후 환원 공정을 진행하게 되면 기계적 
강도가 더 증가하게 되는데 이는 섬유 내의 GO-LC가 환원을 하게 
되어 RGO가 되고, 이로 인하여 기계적 강도가 개선된 것을 알 수 있다. 
또한 전기전도도 역시 GO-LC가 환원을 하게 되어 증가하게 된다. 
섬유의 단면을 전자주사현미경 이미지로 확인하였을 때, 연신 온도가 
증가함에 따라 그래핀복합섬유의 단면 이미지가 달라진 것을 볼 수 있다. 
온도가 증가하게 되면 주름진 판상의 구조를 가진다는 것을 확인할 수 
있는데, 이는 순수한 GO-LC에서 보이는 이미지와 유사하다. 이는 섬유 




그림 14. 연신 온도 및 환원 과정 이후의 인장 강도, 전기전도도의 
변화 
 





그래핀산화물 액정 (GO-LC)을 포함하여 나노 크기의 
그래핀산화물 (nGO) 탄소나노튜브 (CNT), 폴리비닐알코올 (PVA) 
혼합 섬유를 제작하였다. GO-LC, nGO, CNT의 비율은 7 : 3 : 10 의 
질량비로 진행하였다. 섬유를 제작한 후에는 온도가 다른 증류수에 
침지한 후 연신 공정을 통하여 기계적 강도를 개선하였고 
요오드화수소산과 아세트산 8 : 150의 부피비로 혼합된 환원 용액에서 
환원을 진행하였다. 이렇게 하여 최적의 성능을 가진 그래핀복합섬유를 



















제 6 절 그래핀복합섬유 기반 수퍼커패시터 
 
기존 연구에서 제작하였던 그래핀복합섬유를 활물질로 하고 탄소 
섬유를 집전체로 하여 나선 형태로 감아서 spiral 형태의 수퍼커패시터 
전극을 제작하였다. 만든 전극의 두께는 약 180 um이며 spiral 형태의 














Spiral 형태의 수퍼커패시터 전극의 전기화학적 특성을 확인하기 
위해 순환전압전류법을 측정하였다. 대조군으로 집전체를 spiral 형태로 
감지 않은 단일 그래핀복합섬유도 순환전압전류법을 측정하여 특성을 
비교하였다. 집전체가 없는 단일 그래핀복합섬유의 경우 저항의 특성을 
보이는 실험 결과를 얻을 수 있다. 이러한 원인은 집전체를 사용하지 
않았기 때문에 컨덕턴스의 값이 상대적으로 낮기 때문에 이러한 
결과값을 가지는 것으로 알 수 있다. 하지만 spiral 형태의 수퍼커패시터 
전극에서는 굉장히 큰 커패시턴스 값을 가지는 것을 관찰할 수 있다. 
또한 라곤 차트에서도 spiral 형태의 수퍼커패시터 전극에서 더 높은 


















그림 18. 그래핀복합섬유를 이용한 sprial 형태의 수퍼커패시터 




그림 19. 그래핀복합섬유를 이용한 sprial 형태의 수퍼커패시터 
















착용형 전자장치에 사용되는 에너지 저장 소자의 경우 휨, 구부림에 
강해야 한다. 사람의 움직임에 의해 착용형 전자장치에 휨이 생기기 
때문이다. 이 때문에 수퍼커패시터 전극의 bending test를 진행하였다. 
Bending test를 진행하여 휨에 얼마나 특성이 변하는지 확인하였다. 
Bending을 하기 전의 비정전용량을 측정하고, bending을 1000번 
진행한 후의 비정전용량을 확인하였다. 이 때, bending radius는 2.25 
mm로 구부렸으며, 1000 번의 bending 이후에도 비정전용량의 변화가 
없는 것을 확인하였다. 이를 통하여 착용형 전자장치에 사용되는 에너지 
저장 소자의 가능성을 보인다고 예상할 수 있다. 또한 라곤 차트로 












그림 20. 그래핀복합섬유를 이용한 sprial 형태의 수퍼커패시터 





그림 21. 그래핀복합섬유를 이용한 sprial 형태의 수퍼커패시터 




제 5 장 결    론 
 
 
본 연구에서는 착용형 전자장치에 사용될 수 있는 직물형 
수퍼커패시터를 위한 고성능 전극소재로 그래핀복합섬유를 제조하는 
연구를 하였고, 기계적 강도, 밀도, 재적층, 젖음성을 동시에 개선시키기 
위한 최적의 조성비와 제조공정을 발굴하였다. 그래핀산화물 액정 
(GO-LC)과 초음파 처리를 한 수백 나노 크기의 그래핀산화물 
(nGO)은 각각 70%, 30%의 비율로 섬유를 제작하였을 때, 가장 우수한 
기계적 강도를 갖는 것을 확인하였다. 이는 nGO가 30% 까지는 섬유의 
밀도를 증가시켜 기계적 강도를 향상했지만, 30% 이상에서는 
그래핀산화물의 평균 입자 크기가 감소하게 되어 파단 결함이 증가하게 
되어 기계적 강도가 감소한 것으로 판단된다. 이러한 결과를 토대로 
높은 밀도와 인장강도를 유지하면서 재적층을 억제하여 
메조기공(mesoporous)구조를 갖게 하기 위해 CNT의 비율에 따라 
물성을 평가하였고 GO-LC, nGO, CNT의 비율이 각각 35%, 15%, 
50%의 비율을 가진 그래핀 복합 섬유에서 최적의 성능(인장강도: 482 
MPa, 밀도: 1.4 g∙cm-3, 평균기공크기: 4.85 nm)을 보이는 것을 
확인하였다. 이후 후처리 공정으로 증류수의 온도를 다르게 한 상태에서 
연신 과정을 통하여 밀도를 더욱더 증가시키고 기계적 강도를 
개선하였다. 기계적 강도는 연신 온도에 따라 증가하다가, 70 ℃ 
이상에서는 급격히 감소되는 결과를 확인하였고, 섬유내 PVA 함량의 
급격한 감소로 인해 발생한 것으로 판단된다. 이후 환원과정을 통하여 
섬유의 기계적 강도(552 MPa)와 전기전도도(3400 S∙m-1)을 
개선하였다. 이렇게 만들어진 그래핀 복합 섬유를 이용하여 대용량 
직물형 에너지소자가 가능한 spiral 구조의 수퍼커패시터를 제작하고 
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Recently, the performance of portable electronic devices has been 
improved and developed to have more functions. Among them, 
wearable electronic devices such as smart glasses, smart watches, 
and fitness bands are being talked about. These wearable devices 
require an energy storage device of a flexible, stretchable fabrics. 
As a result, graphene fibers with light weight, good mechanical 
strength and capability of controlling various functions are becoming 
a source of interest in the energy storage device field.  
In this study, we studied the graphene fiber-based electrode 
material for electrical energy storage, developed a high-
performance graphene composite fiber electrode material according 
to the optimal ratio of graphene composite fiber and fabricated a 
graphene composite fiber-based supercapacitor. The main direction 
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of this study is to realize optimal performance for tensile strength, 
pore density, electrical conductivity and wettability which are main 
performance of fabric electrode material which is easy to mass 
production. For this purpose, we have fabricated a continuous 
process-based graphene fiber by wet spinning and proved that the 
orientation, density, and pore density of fiber can be controlled by 
impregnating carbon nanotubes and size ratio of graphene oxide. 
The summary of major research results is as follows.  
i) To improve mechanical strength of graphene fibers, 
fibers were made mixing a graphene oxide liquid crystal 
(GO-LC) and hundreds of nanoscale graphene oxide 
(nGO) with ultrasonic treatment. The space between the 
GO-LC flakes was filled with nGO to improve the 
density of the fibers, which gives the optimum mixing 
ratio with the best mechanical strength.  
ii) Graphene fibers are hydrophobic with a contact angle 
138° and have the disadvantage of poor wettability 
when using aqueous electrolytes. If the wettability is 
low, the ions in the electrolyte will not sufficiently 
approach the pores of the graphene fibers, resulting in 
poor energy storage characteristics. In addition, 
graphene fibers are brittle, making them difficult to 
fabricate flexible energy storage devices. To solve this 
problem, polyvinyl alcohol (PVA), a hydrophilic polymer, 
was added to graphene composite fibers.  
iii) When fabrication a fiber or a thin film with nano-sized 
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or micro-sized graphene oxide flakes, graphene oxide 
flakes are restacked. To solve these problems, carbon 
nanotubes (CNTs), which are nanocarbon materials, 
were inserted between graphene oxide flakes to prevent 
restacking and to maintain a high specific surface area. 
iv) To further improve density and mechanical strength, the 
post-processing process was carried out. The density  
increased and the mechanical strength was improved by 
elongating in distilled water at a certain temperature. 
After the chemical reduction, the electrical conductivity 
and the mechanical strength were improved. 
v) The graphene composite fiber with optimum 
performance(stress: 552 MPa, density: 1.4 g∙cm-3, 
average pore size: 4.85 nm, electrical conductivity: 3400 
S∙m-1, energy density: 64 F∙g-1) was used for the 
electrode material. The electrodes were fabricated by 
winding the graphene composite fibers on the carbon 
fibers. The electrochemistry properties were measured 
by using a carbon fiber as the current collector and 
graphene composite fiber used as the active material. 
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